
２．１ 低温プラズマとは
我々の身近にあるプラズマの多くは，電離している粒子

の数が相対的に少ない弱電離プラズマである．中性粒子が

室温であると仮定して，弱電離プラズマ中のイオンや電子

の温度はどうなっているであろうか．電子は質量が小さく

電界からの加速を受けやすい一方で，一回の衝突で失うエ

ネルギーは重粒子同士の衝突の場合よりも非常に小さい．

半導体製造プロセスで多く利用されるような低圧下では，

粒子同士の衝突周波数も低いために，プラズマ中で加速さ

れた電子の温度の方が重粒子の温度よりも高い状態［１］と

なり，熱的に非平衡なプラズマ，すなわち低温プラズマが

容易に生成される．

衝突周波数は圧力に比例して高くなることから，図１に

示すように，大気圧近傍もしくはそれ以上の圧力では，電

子の温度も重粒子の温度に近づくと期待される［２］．しか

しながら，実際には大気圧でも電子温度と周囲の重粒子の

温度は一桁以上異なっていることが多く，非平衡性は維持

されていることが本学会誌の過去の小特集でも取り上げら

れている［３］．低温プラズマと高温プラズマについては，何

度以上は高温プラズマといった厳密な区別はないが，身近

な低温プラズマは熱的に非平衡であり，その多くは重粒子

の温度が気体と同程度の温度から熱電離が大きく影響を及

ぼさない 5,000 K 程度までである（アークの条件を除くと，

多くの低温プラズマの電離度は0.1％にも満たない）．大気

圧程度の高圧力で重粒子の温度がおよそ10,000 Kまで高く

なると熱プラズマと呼ばれるようになり，より熱平衡に近

づくが，依然として非平衡性が議論されている［４］．更に温

度が上昇して電離度も高くなると高温プラズマと呼ばれ，

核融合プラズマはその典型である．２．２節では身近な低温

プラズマに焦点を絞り，どのような分野で応用されている

のか，また２．３節では，なぜシミュレーションが必要とされ

るのかを順に述べる．

２．２ プラズマと固体・液体表面（界面）における
反応

プラズマを扱う装置のシミュレーションを検討する際に

は，プラズマ領域のモデル化は勿論であるが，周囲の壁と

の相互作用の考慮も重要である．反応場をごく一部の限ら

れた領域で制御できる場合でも，ガスや電力などを供給す

るシステムが直接的・間接的に影響を与える．プラズマを

応用する目的は，大きく分けて以下の２つに分けられる．

一つは，プラズマを利用した燃焼［５］のように，主にプラズ

マ生成部を利用する場合であり，もう一つはプラズマを固

体や液体［６］と接触させて，その界面との相互作用を利用

する場合である．後者の代表的な例の一つである半導体の
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製造過程には，薄膜を堆積するプラズマCVD（化学気相成

長）や微細加工を行うエッチングの工程が多数あり，LSI

（大規模集積回路）やLCD（液晶ディスプレイ）などのデバ

イス作製に必須の技術となっている［７］．デバイス応用以

外でも幅広い応用が進んでおり，例えばDLC（ダイヤモン

ドライクカーボン）［８］等のコーティング技術は，耐摩耗性

を必要とする研磨剤や切削工具，自動車部品の他，PET

ボトルのバリア膜［９］などに応用されている．また，親水性

向上を目的とした表面改質の例として，大気圧プラズマに

よるチタンインプラントの表面処理も知られている［１０］．

異種材料の接着性を向上させる例として，有機膜とステン

レスの密着性向上の目的にも応用が期待されている［１１］．

更に，自立式鉄塔としては世界最高となった東京スカイツ

リーの完成には溶接技術が不可欠であった［１２］．その他に

も，生成物を直接利用する代わりに，プラズマアクチュ

エータ［１３］を利用した気流制御技術の研究も進められてお

り，再生可能なエネルギーの一つとして風車のブレードへ

の応用も期待されている［１４］．このように，小さなスケー

ルから大きなスケールまで，実に幅広い分野で利用・研

究・応用がなされている．

また，近年では医療応用に対する研究も進められてお

り，２００９年 に は ISPM（International Society for Plasma

Medicine）［１５］も設立され，外傷や手術の際にプラズマを

照射して止血を始めとする創傷医療やがん治療［１６，１７］，

心筋梗塞の緩和［１８］治療などへの研究も進められている．

この他にも，種子の発芽制御や成長促進，滅菌・殺菌や鮮

度維持など，農業への応用［１９］や，低温プラズマを利用し

た大気・水環境保全技術への応用［２０，２１］も期待されてい

る．

２．３ 低温プラズマシミュレーションの重要性
低温プラズマは非常に幅広い分野で実用化されている一

方で，理解が及んでいない点も非常に多い．計測手段とし

ては，比較的低圧のプラズマの場合，ある程度大きな空間

のプラズマが対象であれば，静電プローブや質量分析，

LIF（レーザー誘起蛍光法）などが有効な場合もある．しか

しながら，近年応用を広げている大気圧プラズマの多く

は，その体積が非常に小さく，静電プローブのようにプラ

ズマに影響を与える測定方法は適さない．また．比較的実

用的な測定手段の一つである発光分光測定についても，十

分な空間分解能を得ることは困難となる．更に，大気圧近

傍の高圧力下では，プラズマによって様々な励起種やラジ

カルが生成される上に，それらと他の原子・分子，イオン

との反応によって二次的に生成される化学種の数が膨大と

なる．例えば，N2やO2の振動励起状態を細かく分けて考え

ないとしても，準安定な励起種が複数ある上に，O3－，Ｏ4＋，

N3＋，N4＋といったイオンも生成され，全ての化学種を定量

的に測定することは事実上不可能である．反応について

は，N++O2→NO++Oのような異種のイオンと中性粒子の

反応の他，O+O2+M→O3+M（Mは第三体粒子）のような

３体反応も無視できなくなる．粒子の平均自由行程は圧力

の上昇に反比例して短くなることから，反応はごく限られ

た領域で進展し，光電離が重要なプロセスの場合には，そ

の反応を測定する手段もない．更に，表面反応に関しては

汎用のモデル構築も容易ではない．例えば，文献等で見つ

けられる金属表面の二次電子放出係数は，一般に研磨され

た状態で測定された値であるが，多くの低温プラズマにお

いて，その表面状態は履歴に依存しやすく，表面の堆積物

もしくはエッチングされた状態を考慮する必要がある．

以上のように，低温プラズマの反応は極めて複雑である

ため，現象の理解にはシミュレーションによる可視化が不

可欠である．以降，具体的な低温プラズマシミュレーショ

ンの方法を粒子モデル，流体モデルの順に説明する．

２．４ 粒子モデルによるシミュレーション手法
低温プラズマシミュレーションでは，荷電粒子（電子お

よびイオン）だけでなく，中性粒子（原料ガス，励起原子・

分子，ラジカル分子）を取り扱う必要がある．荷電粒子に

ついて は Particle-in-Cell/Monte Carlo Collision method

（PIC/MC法）［２２，２３］，中性粒子についてはDirect Simula-

tion Monte Carlo method（DSMC法）［２４，２５］という粒子モ

デルのシミュレーション手法がある．どちらも短い時間ス

テップ t で粒子の運動を追跡していく手法である．

両者の粒子の移動や境界条件の扱いはよく類似してい

る．計算コードのソースレベルの話をすれば，PIC/MC

法とDSMC法の粒子境界条件，粒子の移動，統計処理など

のルーチンは共通化して完全に同一のルーチンを用いるこ

とができる．

超粒子（super particle や simulated particle などともい

う）の概念も共通である．真空装置内に存在する，例えば

１０２０個の粒子（電子，イオン，中性の気体分子）のすべてを

計算機内で取り扱うのは不可能であるので，例えば１０６個

の 超 粒 子 で 代 表 さ せ て 計 算 を 実 行 す る．こ の

１０２０/１０６＝１０１４，つまり一個の超粒子は１０１４個の実在粒子を

代表していることを表しており，これを超粒子の重みとい

う．低温プラズマを取り扱う場合は，荷電粒子を取り扱う

PIC/MCC法の方が，中性粒子を扱うDSMC法に比べて超

粒子の重みが小さくなるのが普通である．

１ステップの時間��は対象粒子種で大きく異なる．質

量が軽く，加速によりエネルギーを得やすい電子の速度は

高いためPIC/MC法の��は１０－１０秒程度に短くとる必要が

ある．一方，DSMC法の��は１０－６秒程度である．

移動と衝突を分離して取り扱う点は両者同様である．実

際には，分子は��の間のどこかで衝突をするのだが，計算

では��の時間，超粒子は衝突なしで移動し，��後に（衝

突すると判定された超粒子は）一斉に衝突するという取扱

いをする．��が平均衝突時間程度より小さければ，この取

扱いは妥当である．

両者の衝突の取扱いは幾分異なる．PIC/MC法ではバッ

クグラウンドに存在する原料ガス（これは超粒子として取

り扱わない）との衝突を考えるのに対し，DSMC法では超

粒子同士の衝突を取り扱う．また，PIC/MC法では電

離，励起，解離などの反応を考慮する必要がある．最大の

衝突周波数を見積もって仮衝突と実衝突の判定を行うな
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ど，計算効率をあげるための工夫には共通点がある．

PIC/MC法では電界を計算する必要があるという点も

DSMC法との大きな違いである．中性粒子の運動は電界の

影響を受けないが，荷電粒子の運動は電界の影響を考慮に

入れて運動方程式を計算することになる．

一般的には粒子モデルに比べると流体モデルの計算負荷

ははるかに小さいと言われているが［２６］，実はそうでもな

い場合も多い．例えば，流体モデルには粒子種や反応式の

数に比例して計算量が増える計算量の大きいルーチンがい

くつかあるが，粒子モデルにはそれがない．粒子種や反応

式が非常に多い計算では，粒子モデルでの計算が速いケー

スもある．また，流体モデルで計算する際の��やメッシュ

幅も，粒子モデルに比べて常に大きくとれるというわけで

もない．

PIC/MC法とDSMC法の詳細に関しては，紙面の都合

上，いくつか文献を紹介するにとどめたい．

PIC/MC法は１９９０年代初めには既に低温プラズマシミュ

レーションに用いられている［２８］．まずはBirdsall の教科

書［２２］を読むのがよいだろう．また，南部の著書［２７］に衝

突の取扱いについての記述がある．粒子モデルだけでなく

流体モデルにも当てはまるが，荷電粒子のシミュレーショ

ンは非線形性が非常に強いため，空間メッシュ幅，時間ス

テップ��などの計算条件が適切に設定されていない場合

には直後に計算が発散してしまうなどといった扱いづらい

面もある．

DSMC法は１９６０年代前半にBird により最初に開発され

た手法である．Bird は１９７６年，１９９４年にDSMC法の著書

［２４，２５］を出版している．また，２０１３年にも自費出版のサイ

トで新しい著書［２９］を発表している．南部の著書［２７］も取

りかかりやすいであろう．DSMC法は，原理的に計算が発

散することがないという流体シミュレーションにはない強

力な利点を持っている．ただし，妥当な計算結果を得るた

めにはやはり，空間メッシュ幅や時間ステップ��に注意

が必要である．

２．５ 流体モデルによるシミュレーション手法
流体モデルでは，プラズマを連続体（流体）とみなし，質

量保存則を表す「連続の式」，運動量保存則を表す「運動方

程式」，そしてエネルギー保存則を表す「エネルギー方程

式」に基づいてシミュレーションを行う．未知変数は粒子

数密度��，流速ベクトル��，温度��または圧力��であり，

これらは粒子種ごとに空間座標�と時間�の連続関数とし

て定義される巨視的な量である．ここで添え字の�は粒子

の種類を区別する指標である．また状態方程式

���������，が成り立つと仮定する．��はボルツマン定

数である．基礎方程式系は，これら未知変数の�および�

に関する偏微分を含んだ非線形の偏微分方程式である．方

程式の具体的な形は例えば文献［３５］を参照されたい．この

ような連続体としての扱いが妥当であるのは，プラズマを

構成している粒子の平均自由行程�とプラズマ容器サイズ

や電極間距離など系の代表的な長さ�の比���（これをク

ヌッセン数といい	�と記す）が１に比べて充分小さい場

合である．ガスの圧力が �［Pa］で温度が 400 Kのプラズマ

の場合，電子の平均自由行程は������［m］と見積もられる

ので［７］，系の代表長さを�［m］として	�����という条件

に代入すると，������となる．したがって，例えば

��0.1 m の場合にはガス圧が 4 Pa 以上であれば電子に対

して流体モデルを適用できそうである．逆に圧力がそれ以

下の場合は粒子モデルを用いたほうがよいであろう．ただ

し�の取り方には任意性があるので，これはあくまでも目

安と考えてほしい．なおイオンの平均自由行程は電子より

小さいので，同じ条件であれば流体モデルが適用できる．

ところで，熱プラズマの場合には，電子とイオンと中性

粒子をまとめて一つの流体として取り扱えるので，運動方

程式は一つだけ解けばよいが［３０］，非平衡低温プラズマの

場合は粒子種ごとに異なった流体が粒子の衝突を介して相

互に質量，運動量，およびエネルギーを交換しながら運動

する混合流体と考えなければならない．したがって，粒子

種の数だけ方程式のセットを解かなければならない．しか

も現象が本質的に非定常であるため，定常解を一回求めて

終わりという訳にはいかない．しかし，すべての方程式を

忠実に解く場合には膨大な計算時間を要するため，実際に

は以下に示す近似を用いる場合が多い．

・電子とイオンについては，運動方程式を解くかわりにド

リフト－拡散モデルを用いて粒子フラックスを計算する．

・イオン温度の空間－時間変化は小さいとしてイオンに関

するエネルギー方程式は解かない．（イオンの温度は室

温などの既知であるとする．）

・中性粒子は全部まとめて一つの多成分気体とみなす．

なお，荷電粒子の密度分布により電界が形成され，また電

界は外力の形で荷電粒子の運動に影響を与えるので，これ

らの方程式のほかに静電ポテンシャル（電位）に関するポ

アソン方程式を同時に解く必要がある．電界は静電ポテン

シャルの空間勾配から求められる．このような近似のもと

で荷電粒子に関しては，電子および各イオン種についての

連続の式と，電子に関するエネルギー方程式のみをポアソ

ン方程式とともに解けばよいことになる．

ここで，ドリフト－拡散モデルについて説明しよう．例

として電子を考える．外部磁界が無い（もしくは無視でき

る）場合，電子に関する運動方程式は以下のように書ける

（電子を表す下付の添え字は省略する）．


�
��
��
������ ����	����
������
�� （１）

ここで，
は電子の質量，�は電子の数密度，�は電子の

速度，�は電界，�は素電荷，そして�は１個の電子が１秒

間に分子と弾性衝突をする平均回数（平均衝突周波数）で

ある．上式の左辺は電子流体の加速度を表し，右辺第１項

は圧力勾配による力，第２項は電気力，そして第３項は分

子との衝突に起因する電子集団としての減速率をそれぞれ

表している．イオンとの衝突による影響や粘性応力は無視

している．いま，�が変化する時間的な尺度を	としたと

き，もし	���であれば，左辺括弧内の第１項は右辺第３
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項に比べて無視できる．また，�の大きさが熱運動の平均

的な大きさ（ �������� 程度）よりも小さければ，上式の右

辺第３項に比べて左辺括弧内第２項も併せて無視できる

［３１］．これらの場合には，式（１）から直ちに�が求められ

る．

���
�

��
��

�

���
������� （２）

この式は，電子集団としての平均速度が局所的な電界に比

例する速度（電界ドリフト速度）と，密度勾配に比例する

速度（拡散速度）の和で表されることを示している．式

（２）に密度を乗じてフラックス�（���）で表せば，

��������������� （３）

と表すことができる．ここで，������を移動度，

��������を拡散係数という．ここでは，電子のみなら

ずイオンに対しても同様の近似を適用できるとして，粒子

種の区別を示す添え字�を付けた．また，右辺第２項では

温度を空間微分の外に出した形で近似している．右辺第１

項の複号は，正イオンに対してはプラス（＋），電子および

負イオンに対してはマイナス（－）をとる．�に関しては，例

えば電極への印加電圧の周波数が 	［Hz］であるならば

1/	［秒］と設定すればよい．式（３）において，�は瞬時の

電界であるが，��� 1 の場合においても，緩やかに変化す

る実効電界����を�の代わりに用いることで，式（３）と同

じ形式で粒子フラックスを計算する手法が提案されている

［３１］．このとき，移動度や拡散係数および各種の衝突周波

数などを輸送パラメータや輸送係数，スオームパラメータ

などという．これらは，原料ガスの種類と換算電界（電界

強度をガス分子の数密度で除した値）に応じて異なるた

め，式（３）において一般に定数ではない．電子はイオンに

比べて軽いため，スオームパラメータを理論的に求める方

法は両者で異なる．これに関しての詳細は，電子に関して

は文献［３２］を，またイオンに関しては文献［３３］をそれぞれ

参照されたい．いずれにしても，スオームパラメータを求

めるためには，低温プラズマシミュレーションで考慮する

荷電粒子と中性分子（原子）との各種衝突断面積（一般に

衝突する２粒子の相対速度に依存する）のデータをあらか

じめ準備しておく必要がある．またスオームパラメータが

実験的に求められている場合には，その値を利用すること

もある．

実際に低温プラズマシミュレーションを行うには，微分

方程式を離散化しなければならない．空間に関してはメッ

シュ分割を行って，計算対象となる領域を多数の（小さい）

空間領域（セル）に分割する．未知変数は各セルにおいて

一つの値を持つことになる．差分法や有限体積法を用いて

方程式の離散化を行う場合，密度や温度などのスカラー量

をセルの中心で定義し，粒子フラックスなどのベクトル量

は，隣あうセルとの境界面においてその面に垂直な成分で

定義する場合が多い［３４］．このように諸量を設定すると，

セル内のスカラー変数の時間変化が，セル表面を通過する

粒子フラックスで表現できるため都合が良い．セル表面で

の粒子フラックスを求める際に，それを挟む両隣のセルで

の密度の値を補間して用いる必要があるが，それには空間

１次元移流－拡散方程式の厳密解を利用する Scharfetter-

Gummel 法がよく用いられる［３４］．時間積分に関して陽解

法を用いる場合には，時間の経過とともに解が発散しない

ように「電子が�
秒間にドリフト速度で進む距離がセル

の幅を超えない」という条件が必要である．通常は，プロ

グラム内部で�
を自動的に決めるが，荷電粒子について

は，おおよそ�
�10－12～10－10 秒程度である．中性粒子に

関しては，流れ場の変化する時間尺度が荷電粒子のそれと

比してオーダが大きく異なるため，荷電粒子の時間積分と

は分離して，中性粒子計算のための別の�
を用いて計算

を行う．これは，おおよそ�
�10－8～10－6 秒程度である．

荷電粒子を解く際には，中性粒子の密度分布を現在求めら

れている最新の値に固定しておき，数周期分計算を進め

る．その際，電子と分子の衝突によって生成される中性ラ

ジカル種などの生成率の空間分布（印加電圧１周期の平均

値）を求めておく．続いて，中性粒子の計算を別の�
を用

いて１［ms］程度の時間で計算を進める．その際には，今度

は荷電粒子種の密度の空間分布を固定しておき，また荷電

粒子の計算で求められた中性粒子の生成率の空間分布も併

せて用いる．上記の通り，異なる時間スケールで行われる

荷電粒子の計算および中性粒子の計算のやり取りを反復す

ることによって（周期的）定常状態時の低温プラズマの諸

特性を求める．
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